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論 文 内 容 の 要 旨
　走査型電子顕微鏡（SEM）は光学顕微鏡では実現困難な、ナノメートルスケールでの物質表面の観察を
可能とする、最も汎用的な評価装置の一つである。SEM では、プローブである入射電子線と試料物質との
相互作用により、物質表面から放出される二次電子や反射電子を検出することで、試料表面の形状や試料内
部の組成に依存したコントラスト像を得ることができる。対象が結晶性材料の場合にはさらに結晶方位に関
わる情報をコントラスト像として得ることが可能となる。これらコントラストの生成機構に関しては SEM
が商用化された1965年当時から詳細に研究、モデル化されてきた。中でも試料内での電子線の回折によっ
て生じる、結晶構造・方位を反映した SEM コントラストについては、電子線チャネリングコントラスト
（Electron Channeling Contrast: ECC）撮像法と呼ばれ、10keV 以上の高加速領域を用いた回折条件の最適
化により透過型電子顕微鏡（TEM）の暗視野像に相当する像が得られることから、合金や半導体分野で注
目されてきた。一方、1keV 以下の低加速領域では入射電子の侵入深さが浅く、回折に寄与する試料との相
互作用体積が小さいことから、結晶方位に関わる優位な情報を得ることは困難であると認識されていた。し
かしながら実際の ECC の像形成機構において、どの程度の試料厚み（深さ情報）がどの程度のコントラス
トを生み出すのか定量的に検証した報告例はなかった。理由としては、コントラストの生成に寄与する深さ
情報を実験的に再現し得る理想的な試料（標準試料）が不在であったこと、装置固有の光学配置に依存する
コントラストの再現特性が検証されてこなかったことなどが挙げられる。低加速領域での ECC（LE-ECC）
とは、電子の侵入深さが数 nm 未満と極めて浅いことから、二次元層状物質として近年注目されているグラ
フェンや層状カルゴゲナイド等の方位分布評価にも応用できる可能性があり、LE-ECC を定量的に評価する
意義は大きい。本研究では、原子レベルで制御された平坦な表面と、結晶内部の一定の位置に原子層レベル
で制御された深さ検知用マーカー層をあわせもつ理想結晶として、積層周期の異なる単結晶 SiC を用いた標
準試料を独自に作製することで、表面から1nm 以内の領域で深さ情報に依存した LE-ECC 強度を実験的・
理論的側面から定量的に評価・解釈する初の試みについて報告されている。
　本論文は７つの章から構成される。第１章では SEM コントラスト像を定量的に解釈する際の課題につい
て述べたのち、LE-ECC 強度を定量評価する上で、積層周期の異なる単結晶 SiC が有する標準試料としての
構造的優位性について述べられている。また単結晶 SiC の構造的優位性を引き出す上で、解決すべき課題が
挙げられている。この課題とは、機械加工に伴って SiC 表面に導入される加工歪み層や、結晶自身に内包さ
れる転位・欠陥であり、更には表面を終端する Si-C 分子層の積層構造を一分子層レベルで制御可能とする
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SiC 表面プロセス技術の確立である。これら課題は、加工精度やプロセスの再現性の観点から、次世代パワー
半導体開発のための従来プロセスである高温水素エッチング（1600℃）では解決困難であることが指摘され
ている。
　第２章及び第３章では、各種 SEM コントラストの生成機構、ならびに SiC 理想表面を得る上で解決すべ
き課題について、基礎的な知見と研究報告例を交えて詳しく述べ、第１章の研究背景を補足している。特に
第２章では ECC 法においてコントラストが生じる物理的起源、さらに像解釈における観察パラメータの物
理的意義が述べられている。第３章では理想表面を得るためのプロセス上の課題、すなわち除去されるべき
加工歪み領域とその評価手法について、歪み感度の観点から詳細に検討されるとともに、最終的に表面に現
れる積層構造を一分子層単位で制御するための具体的プロセス条件について検討されている。
　第４章では、本研究で用いた実験条件として、SiC 標準試料を再現性良く作製するための独自のプロセス
装置について、そして LE-ECC 評価に用いた SEM 分析装置の詳細について述べている。プロセス装置に
ついては、特に、SiC 表面での原子配列を2100℃までの超高温領域で自在に制御可能な熱化学的エッチング
を実現する超高真空炉、および新規耐熱部材である浸炭 TaC で構成された坩堝機能についての概念を示し、
そこで発現する特異な SiC 表面制御法、Si 蒸気圧熱エッチング機能について説明している。また SEM 分析
装置としては、LE-ECC 評価におけるコントラスト強度の定量評価に際し、SEM の光学特性に由来するオ
フセットやノイズを最小化するための新たな解析手法が提案されている。
　第５章では、TEM やラマン分光法などの従来分析手法に比べて高精度の歪み検出を可能とする高分解能
電子線後方散乱回折（HR-EBSD）法を用いた歪み領域の評価結果、および Si 蒸気圧エッチング法による加
工歪み領域を排除した標準試料の作製結果について述べられている。各種機械加工に伴い SiC 表面下に導入
される加工歪み層の深さ分布を高精度で評価した初めての例を提供するとともに、熱エッチング過程で表面
を終端する Si-C 分子層の積層構造の安定性がテラス長によって制御可能であることを実験的に示した初め
ての例について述べている。
　第６章では、前章で作製した積層周期の異なる SiC 標準試料（3C, 4H, 6H, 8H）に対し、観察パラメータ
である加速電圧と試料傾斜角度を変調させることで得られる、一分子層の深さ情報に依存した LE-ECC 強
度の定量評価結果について議論している。SiC 標準試料から得られたコントラスト強度（標準データ）は、
市販される SiC エピタキシャルウェハに内包される、積層周期の僅かにずれた積層欠陥領域の構造解析にも
適応可能であることを確認している。更に電子線の多重散乱を考慮した回折強度計算を実施することで、実
験的に得られる LE-ECC の物理的起源が、SiC 結晶内の Si 原子サイトにより非弾性散乱された入射電子の
弾性多重散乱により概ね再現できることを明らかにした。
論 文 審 査 結 果 の 要 旨
　本論文は、走査型電子顕微鏡（SEM）を用いた場合に得られる、単結晶試料内で電子線の回折によって
生じる結晶構造・方位を反映した電子線チャネリングコントラスト像について、従来から知られた高加速領
域（≧10keV）ではなく、試料への電子線の侵入長が1nm 以下と極めて浅い1keV 以下の低加速領域において、
コントラスト強度を実験的・理論的側面から定量的に初めて評価し、物理的解釈を与えたものである。本論
文では、観察された低加速電子線チャネリングコントラスト（LE-ECC）像において、通常の SEM コント
ラストを変調させるための従来パラメータである加速電圧や試料の傾斜角度などの観察条件に加え、積層周
期の異なる SiC 多形（3C, 4H, 6H, 8H）を標準試料として用いることにより、結晶内の積層周期の折り返し
位置（ヘキサゴナル・サイト）を表面からの深さ情報マーカーとして導入し、一分子層単位の深さ分解能に
依存したコントラスト強度の定量評価を試みた。それぞれの SiC 試料に対して、Si 蒸気圧熱エッチングと呼
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ぶ2000℃領域での熱化学エッチング法を適用し、加工や転位由来の歪みが無い制限領域を得るとともに、原
子レベルで平坦かつ均一なテラス領域を作製し、標準試料として用いることで初めて、LE-ECC 像のコント
ラスト強度が一分子層ごとの積層構造の違いを反映して変化することを明らかにした。材料表面へのナノプ
ロセス技術の高度化が、革新的なナノ評価法を生み出した好例と言える。以下に本論文の新規性と、この研
究分野に対する重要な寄与についてまとめる。
　①一分子層の深さ分解能を有する LE-ECC 評価に定量性をもたらす上で最も重要なのが、無転位・無歪
みが保証された均一な理想表面を得ることである。SiC 結晶が硬脆性材料であることから、通常のデバ
イス加工に用いる研磨等の従来手法では理想表面を得ることはできない。また、どこからが無歪みで
あるのか、従来の分析手法である TEM やラマン分光法を用いて評価するのは容易でない。本研究では、
より高い歪み感度で表面近傍の局所領域に対する評価が可能な高分解能電子線後方散乱回折法（HR-
EBSD）を用いて、加工にともなう歪み印加領域を精密に同定した。
　②標準試料に求められる、加工起因の歪み領域を完全除去した表面を得るため、2000℃環境下で Si 蒸気
圧を用いた熱化学エッチング法を行い、昇華により SiC 表面歪み層を除去した。無歪み領域での SiC 表
面には、Si-C 分子層ごとの積層構造を反映した熱的に安定なステップ - テラス構造が現れた。それは、
１ユニットセルの半周期分の高さをもつ {1-100} ステップとヘキサゴナル・サイトで終端されたテラス
面から構成される秩序構造である。この構造とは表面反応カイネティックスで律速された安定構造であ
り、単分子層ごと分解する無秩序な構造発展を抑止するにはテラス幅を1μm 以下に制御しなければな
らず、標準試料を作製する上で重要な知見となった。
　③上記の方法で作製した理想表面をもつ各種 SiC 標準試料4H, 6H, 8H, 3C に対して、加速電圧0.4－1.8kV、
試料傾斜角0－60°を用いて深さ分解 LE-ECC 観察を行ったところ、異なる積層周期の折り返し位置（ヘ
キサゴナル・サイト）が深さ情報マーカーとして機能し、LE-ECC 強度に再現性良く差が現れることを
初めて明らかにした。特別な観察条件（1kV, 35°）では、積層周期の長さに比例して（4H<6H<8H<3C）、
LE-ECC 強度が大きくなることを見い出した。なお、この条件では、デバイス応用上重要なオフ角の大
きな基板上の極狭テラス（7nm 程度）に対しても十分な再現性が得られた。
　④実験的に得られた LE-ECC 強度の加速電圧・試料傾斜角依存性は、電子線多重散乱理論モデルを適用
することにより、SiC 結晶内の Si 原子サイトにより非弾性散乱された入射電子の弾性多重散乱により概
ね再現できること、また Si 原子から放出されるオージェ電子についても一部が LE-ECC の生成に寄与
する可能性が示唆される結果が得られた。
　 本 論 文 の 内 容 は， Materials Science Forum、Journal of Vacuum Science and Technology B, MRS-
Advances に著者を主著とする３編の論文が既に公表されており、５編の論文（主著１編、共著４編）が
Materials Science Forum に掲載予定である。その他、３件の特許の出願をしている。また、著者は本内容
について、日本顕微鏡学会「SEM の物理学」講演会での招待講演を始め、EBSD 装置企業が主催する企業
セミナー等でも講師を務めた他、国際学会で５件の発表を行っている。なお本研究の内容は、NEDO「中堅・
中小企業への橋渡し研究開発促進事業」（2015－2016）、課題名「サブナノ結晶配向情報検出ウェハ表面マッ
ピング装置の開発」に採択され、著者が主たる研究者として、パワー半導体分野の材料開発に課題を抱える
多くの主要企業に橋渡しを実際に行い、共同研究等に発展させながら同技術の産業展開に大きな貢献をした。
さらに著者は日本学術振興会特別研究員に採用され、また SPring-8 大学院生提案型課題として３件が採択
されるなど、大学院生として大きな活躍した。
　審査委員は本論文の内容を中心に面接と公開の論文発表会を行い、著者が論文内容と用いた技法について
充分な理解を有するとともに関連する分野についても学識を有し、また将来の研究遂行に対しても十分な能
力を持つことを確認することが出来た。以上のことより、審査委員会は本論文の著者が博士（理学）の学位
を授与されるに足る十分な資格を有するものと判定する。
